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論    文    の    要    旨 
本論文は「Energetics and Electronic Properties of Edges of Two-dimensional Materials（原子層物質の端
のエネルギー論と電子物性）」の題目の下、５章から構成されている。本論文は、量子論に立脚した計算
物質科学の手法を用いた理論解析により、サイエンスならびにテクノロジーの両面から注目を集
めている２次元原子層物質の端に着目し、その端のエネルギー論と電子状態を明らかにし、これ
ら２次元原子層物質の安定性や電子物性に関する新たな知見を提示したものである。 
第一章は序論であり、グラフェン、六方晶窒化硼素、遷移金属カルコゲン物質等の２次元の原
子層物質に関する最近の研究の進展に関する概論を示している。また、これら原子層物質の基礎
物性測定や応用における諸問題に関しても、その概論を示し、本論文の目的が述べられている。 
第二章では本論文で用いた理論的手法について述べられている。密度汎関数理論は、種々のナ
ノスケール物質の物性を第一原理的に定性的かつ定量的に記述できる理論として広く用いられて
いる。本論文では、この密度汎関数理論を局所密度近似(Local density approximation: LDA)ならび
に一般化勾配近似(Generalized gradient approximation: GGA)の下で適用したものであり、理論と近
似に関する概論が述べられている。さらに、本論文で対象とする六方晶窒化硼素が二元系であ
り、その端に着目した際、端での電気分極が本質であり、この端分極を既存の第一原理計算手法
の形式の下で記述、さらに、グラフェン端の電場下における電子物性変調を明らかにするため
に、有効遮蔽媒質(ESM)法についての説明もなされている。 
原子一層分の厚みを有する２次元炭素同素体であるグラフェンは、その２次元性と構造が誘起
する特異なフェルミレベル近傍の電子物性から、高い移動度を示す半導体材料や熱電変換材料へ
の応用が期待されている。そのようなデバイス応用において、グラフェンの精密な形状制御、外
部電場による物性制御は必須のものとなる。このような背景の下、本論文では、グラフェン端の
エネルギー論と電場下での物性変調の解明を目的としている。第三章では、アームチェアからジ
グザグ端の間の種々の端形状を有するナノスケール幅のグラフェンリボンの全エネルギー計算を
行い、グラフェンリボン端のエネルギー安定性を明らかにしたものである。本章では、電子構造
の解析を行うことにより、グラフェン端のエネルギー安定性の起源がフェルミレベル近傍の電子
構造に起因することを明らかにしている。 
さらにグラフェンリボンに平行電場を印加し、電場下におけるグラフェンリボンの電子物性の
解析をおこない、グラフェンリボンの微視的な原子構造の違いに依存した電場遮蔽現象が発現す
ることを理論的に予言している。さらに、強電場下においてグラフェンリボン端の真空領域に分
布を有する特異な電子系発現の可能性を予言している。 
第四章では絶縁体原子層物質である六方晶窒化硼素に着目し、その端の安定性の解明とその起
源に関する考察が述べられている。水素終端された六方晶窒化硼素リボンは、端形状に依存せず
絶縁体であり、そのエネルギー安定性は端形状に依存しないことを示している。一方、清浄端を
有するリボンでは、端角度の増加に伴い安定性が単調に減少することを示し、原子層物質の端形
成においては、静的なエネルギー安定性に加えて、端形成過程のダイナミクスの議論が必要とな
ることを述べている。また、六方晶窒化硼素の端において本質となる電気分極について、端にお
ける分極の構造依存性や端原子サイトの水素終端依存性、さらには一軸性伸張／圧力印加の影響
を明らかにしている。すなわち、六方晶窒化硼素リボンの極性は端の窒素／硼素原子の水素終
端、ならびに一軸性伸張により反転可能であり、端終端水素濃度の制御や伸張により非極性状態
の可能性があることを理論的に提案しているものである。 
第五章では、２次元原子層物質の基礎物性のまとめとそれを用いた今後の展望について述べら
れている。 
 
審    査    の    要    旨 
〔批評〕 
本論文は、量子論に立脚した計算物質科学の手法を用いて、グラフェンと六方晶窒化硼素の端の
安定性の解明と電子物性を端形状の視点から明らかにしたものである。計算には密度汎関数理論
と有効遮蔽媒質法を用いており、本論文で目標としている、これら原子層物質の原子レベルでの
構造安定性と電子構造の相関を明らかにするのに十分の手法である。理論計算の結果から、グラ
フェでは端の安定性が端の形状に強く依存していることを明らかにし、ジグザグ型と呼ばれる端
形状のリボンがエネルギー的に不安定であり、アームチェア型と呼ばれる端形状が安定であるこ
と、さらにその起源が端の電子構造によることを明らかにした。また、電場下でのグラフェンの
電子物性について、特にグラフェンの電場遮蔽特性と電子構造の点から解析し、グラフェンの原
子構造に強く依存した電場遮蔽現象が発現すること、真空中に広がった電子系が高電場下で誘起
されることを示した。一方、六方晶窒化硼素についても同様の理論解析を行い、端の安定性が原
子構造に依存しないこと、他方端の水素終端に強く依存することを明らかにしている。さらに、
六方晶窒化硼素の端で本質となる端の極性について、その極性の制御が端の窒素／硼素原子の水
素終端や端平行方向の一軸性伸張により制御が可能であり、極性が本質である二元系において非
極性端の実現を予言した。これらの結果は、原子層物質の応用において必須となる、グラフェン
や六方晶窒化硼素の基礎的な物性に関する知見を与えたものであり、今後の原子層物質の構造制
御と物性制御の指針を与えるものであり、ナノサイエンス・ナノテクノロジー分野における重要
な成果である。 
 
〔最終試験結果〕 
 平成２９年 ２月１４日、数理物質科学研究科学位論文審査委員会において審査委員の全員出席のも
と、著者に論文について説明を求め、関連事項につき質疑応答を行った。その結果、審査委員全員によ
って、合格と判定された。 
 
〔結論〕 
 上記の論文審査ならびに最終試験の結果に基づき、著者は博士（ 理学 ）の学位を受けるに十分な
資格を有するものと認める。 
 
 
 
 
 
